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Resumo

A frustracao geométrica em materiais conhecidos como gelos de spin tem despertado grande
interesse entre os pesquisadores desde a ultima década. Esses materiais possuem momentos
magnéticos que obedecem a regra do gelo magnético, semelhante a regra que as moléculas de
agua seguem no estado solido. Os estudos nessa area também envolvem redes de nanoilhas
magnéticas, conhecidas como gelos de spin artificiais (GSA). Essas nanoestruturas sao
fabricadas através de litografia eletronica, o que permite um controle preciso de sua
geometria e interagoes magnéticas. Diferentemente dos gelos de spin naturais, os GSA
permitem a observacao direta dos microestados do sistema permitindo a identificagao de
excitagoes coletivas como monopolos magnéticos e a investigacao de suas propriedades.

Neste trabalho estamos interessados no estudo do GSA no ladrilho de Penrose e uma anélise
mais aprofundada das propriedades do sistema no estudo de fenémenos termodinamicos.
A andlise termodindmica permitird a compreensao do comportamento das grandezas
termodinamicas como energia, magnetizagao, calor especifico e suscetibilidade magnética.
Além disso, investigar a dependéncia dessas grandezas em relacdo a temperatura e aos

parametros do sistema, proporcionando uma visao mais completa de suas propriedades.

Palavras-chave: Gelos de Spin Artificiais, Frustracao Geométrica, Propriedades Termo-

dindmicas, Ladrilho de Penrose.



Abstract

The geometric frustration in materials known as spin ices has awakened great interest
among researchers in the last decade. These materials have magnetic moments that obey
magnetic ice rule, a rule similar to the one that water molecules retain in the solid state.
Studies in this area also involve lattices of magnetic nanoislands, known as artificial spin
ices (ASI). These nanostructures are manufactured using electronic lithography, which
allows precise control of its geometry and magnetic interactions. Unlike natural spin ices,
ASI allow the direct observation of the systems microstate, allowing the identification of
colective excitations such as magnetic monopoles and the investigation of their properties.
In this work we are interested in the study a ASI in the Penrose tile and further analysis of
system thermodynamic properties. Thermodynamic analysis will allow the understanding
of the behavior of thermodynamic quantities such as energy, magnetization, specific heat
and magnetic susceptibility. In addition, investigating the dependence of these quantities

on the temperature and system parameters, provide a more complete view of its properties.

Keywords: Artificial Spin Ice, Geometric Frustration, Thermodynamic Properties, Penrose

Tiling.
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GSA — Gelo de Spin Artificial

AFM — Atomic Force Microscopy

MFM — Magnetic Force Microscopy
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1 Introducao

Eu sou apenas um rapaz
latino-americano

Sem dinheiro no banco sem
parentes importantes

E vindo do interior

Apenas um Rapaz Latino

Americano - Belchior

O magnetismo esta fortemente presente no estudo da fisica dos materiais. Isso esta
relacionado as aplicagoes praticas e tecnologicas. Ainda nos séculos XV e XVI as bussolas
foram as principais ferramentas para a expansao das grandes navegagcoes, auxiliando os
navegadores a se orientarem na Terra, que em suas propriedades também é um ima gigante
turbulento [1]. Outro exemplo bastante conhecido é a grava¢ao magnética, que funciona
como armazenamento de informacoes em discos rigidos. Os cartoes bancarios também
armazenam informagoes por meio da utilizacao de uma fita magnética.

Atualmente, o estudo de materiais magnéticos na escala nanométrica intensificou a
criagdo de dispositivos que utilizam correntes magnéticas. Nesses estudos, foi considerado
um material especifico de "gelo de spin', que apresenta excitagdes coletivas emergentes que
se comportam como monopolos magnéticos. Sistemas desse tipo podem ser encontrados
naturalmente ou fabricados em laboratério por meio de técnicas litograficas. Apesar de
a formulacao usual do eletromagnetismo refutar a existéncias de monopolos magnéticos

livres, a primeira vista, pela "Lei de Gauss do Magnetismo":

V-B=0 (1.1)
alguns fisicos estudaram profundamente a possibilidade de surgimento de monopolos
magnéticos que nao violem essa lei entre os anos 1930 e 1980. Cita-se: Paul Dirac [2],
Nambu [3] & Polyakov [4]. No entanto, nos gelos de spin artificiais, V - B = 0 enquanto
V-M#0eV-H#0.

Um fendmeno observado em alguns materiais magnéticos cristalinos é a frustracao
geométrica. A frustragao geométrica ocorre quando o sistema nao consegue simultaneamente
satisfazer todas as suas interagoes de modo que sua energia seja minimizada. Nesta
dissertacao, o foco principal estard voltado apenas para a frustragao geométrica. Uma
exemplificagdo bastante conhecida é dada a seguir. Considere uma rede quadrada na qual

os spins do tipo Ising sdao alocados em seus vértices, ou seja, assumem apenas os estados
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S; = £1, e que exista entre os vizinhos mais préximos uma interagao antiferromagnética,

favorecendo a orientagao antiparalela dos pares de spins com seus primeiros vizinhos.

Figura 1 — As setas avermelhadas sao os spins orientados para cima, as setas azuladas os
spins orientados para baixo. A rede quadrada é completada ao se preencher o
sitio cinza com um ’spin up’, de forma que, todas as interagoes antiferromag-
néticas entre primeiros vizinhos sao satisfeitas.

Observa-se que, para uma rede quadrada, a minimizacao da energia do sistema
nao apresenta indeterminacao. No entanto, se considerarmos uma rede triangular, uma

indeterminacao seria evidente.

Figura 2 — lustracao da rede triangular, com as esferas azuis representando o momento
magnético. Nesta geometria ha seis estados com o mesmo valor de energia.
Observa-se segundo a linha verde e vermelha onde as interagdes sdo frustradas.
Retirado de: https://sites.google.com/site/grupotcfmc/

Se fosse exigida uma interagdo entre vizinhos a esquerda, a interagdo com os
vizinhos superiores nao seria satisfeita, e vice-versa. Dessa forma, a geometria do sistema
impossibilita a satisfacdo das interacoes e a minimizacdo de energia. Portanto, uma rede
triangular composta por spins do tipo Ising e sujeita a interacoes antiferromagnéticas
entre primeiros vizinhos é geometricamente frustrada. No entanto, se a interagao principal
fosse alternada, ou seja, se fosse ferromagnética, a frustracao desapareceria.

Ha um fator comum que acompanha os sistemas que possuem frustragao, chamado
de degenerescéncia. Tanto a rede quadrada quanto a rede triangular possuem estados
fundamentais degenerados. A rede quadrada possui uma degenerescéncia dupla, pois é

possivel inverter todos os spins em seus vértices sem afetar a interacdo. Essa é, no entanto,
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uma simetria presente no hamiltoniano e, portanto, deve ser esperada. A rede triangular
por outro lado, possui 6 configuragdes no estado fundamental, como mostrado na figura (2),
evidenciando um fator extra, ndo presente no hamiltoniano e proveninte da geometria do
sistema. O estudo da frustracdo é interessante, pois pode ter consequéncias para qualquer

tipo de sistema. Cita-se:

Estado fundamental degenerado, acarretando violagao da terceira lei da termodina-

mica, com uma entropia residual ndo-nula em 7 = 0.

Surgimento de transi¢oes e/ou pseudo-transi¢oes ao sistema.

¢ Dinamica lenta.

1.1 Emergéncia

O conceito de emergéncia é definido em termos de um sistema composto por inu-
meros elementos e descrito por termos finitos em sua Hamiltoniana. Quando uma previsao
nao pode ser descrita por essa Hamiltoniana, ela é considerada um fenémeno emergente.
Os fenomenos emergentes estao diretamente relacionados a fisica da matéria condensada
! Nesses sistemas, as interacoes entre os constituintes podem se tornar competitivas
em certos regimes, resultando em comportamentos incomuns. Essa competitividade nas
interagoes é comum devido ao fato de que os constituintes podem estar desacoplados. O
comportamento geral do sistema pode ser calculado usando a funcao de particao de um
constituinte isolado do sistema.

Alguns sistemas constituintes da matéria condensada exibem solugoes emergentes
do tipo oscilatério, chamadas "fonons". Propriedades como o calor especifico de sélidos
podem ser entendidas a partir desse arcabougo. Outros exemplos de fenomenos emergentes
estao relacionados aos "méagnons', "vortices'e "skyrmions'. Os mégnons sdo ondas de
spin que surgem em redes cristalinas compostas por elétrons. Por outro lado, vortices e
skyrmions sao excitagoes que ocorrem fora do estado fundamental, sendo de natureza
topologica.

Um exemplo seria o comportamento de uma cadeia unidimensional composta por
pequenos osciladores, que podem ser analogamente considerados atomos em uma rede
cristalina. A ideia central é analisar os deslocamentos desses osciladores a partir de suas

posicoes de equilibrio. Pode-se usar duas abordagens para tal analise:

o Mecanica Quantica: Nesta abordagem, a quantizacao dos osciladores e a determinacao

de seus modos normais de vibracao sao realizadas através da resolucao da equagao

L Estuda e busca descrever, através das leis fisicas fundamentais, o comportamento da matéria em seu

estado condensado, no qual o nimero de constituintes e entidades fundamentais do sistema se torna
grande.
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de Schrodinger, exigindo o conhecimento detalhado do potencial de interagao entre

os osciladores.

» Fenomenologia: Nesta abordagem, sao exploradas simetrias intrinsecas do sistema
para simplificar a descri¢ao. Trés simetrias fundamentais foram identificadas: Simetria
de Localidade com a interagao ocorrendo apenas entre osciladores vizinhos, evitando
derivadas de ordem superior nos deslocamentos. Simetria de FEstabilidade com a
concentragao de deslocamentos em torno de posicoes de equilibrio estaveis, excluindo
termos de poténcia impar nos deslocamentos e garantindo que o coeficiente do termo
de maior poténcia par seja positivo. Simetria de Invariancia sob Translacoes, ou
seja, a energia do sistema nao depende da posi¢ao absoluta na cadeia, restringindo o
Hamiltoniano de conter termos que dependem diretamente dos deslocamentos ou de

suas poténcias.

Isso leva a um Hamiltoniano fenomenoldgico que descreve o sistema de osciladores
e se assemelha ao Hamiltoniano usado para uma corda elédstica, especialmente quando o

niumero de osciladores é grande e o espacamento tende a zero.

ou\ > ou\ >
_ 2
H = /,0 N + v Em dx (1.2)

Além disso, uma analise da transformada de Fourier do Hamiltoniano revela uma
relagao de dispersao do tipo w = vk. Essa relagdo de dispersao admite comprimentos de
onda maiores do que o espacamento entre os osciladores para determinados valores dos
parametros p e k. Essas solugoes inesperadas e nao contidas no Hamiltoniano original sao

conhecidas como "solugoes emergentes”.

1.2 Fracionalizacao

A fracionaliza¢ao ocorre quando um sistema composto por um grande ntmero
de constituintes, como elétrons, atomos ou moléculas, d& origem a quasiparticulas que
transportam caracteristicas primérias desses constituintes.

Um exemplo conhecido de fracionalizacdo é o elétron (1D) [5], que em certas
condigoes pode se dividir em duas quasiparticulas distintas: o spinon e o holon. O spinon
carrega o spin do elétron, enquanto o holon carrega a carga do elétron. Dessa forma, o elétron
¢ fracionalizado em duas quasiparticulas que transportam caracteristicas primarias, como o
spin e a carga. Esse fendmeno de fracionalizagdo ocorre em sistemas unidimensionais. Para
sistemas de dimensées maiores, (2D) e (3D), existem outros exemplos de fracionalizagao.
Um exemplo é o efeito Hall quantico fracionério [6], que ocorre em sistemas bidimensionais.
Nesse fenémeno, ocorre a fracionalizagao da carga elétrica fundamental, resultando em

quasiparticulas com carga fraciondria. Outro exemplo é o gelo de spin, que ocorre em
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sistemas tridimensionais, onde surgem excitagoes que se comportam como monopolos

magnéticos, com a fracionalizacao do spin ou do momento de dipolo magnético.

1.3 Tema de Estudo

O objetivo deste trabalho é realizar estudos computacionais utilizando simulacoes
de Monte Carlo para investigar as propriedades termodinamicas de gelos de spin definidos
em ladrilhos de Penrose. O proximo capitulo abordara os gelos de spin, incluindo suas
propriedades de transicao de fase e as interagoes magnéticas envolvidas. No terceiro
capitulo, serao descritos os procedimentos de simulagao utilizados, como o método de
Monte Carlo, o algoritmo de Metropolis e o principio do "Worm". Os estudos dos gelos de
spin no ladrilho de Penrose estao descritos no quarto capitulo. Os resultados obtidos a
partir das simulagoes descritas no terceiro capitulo serdao apresentados no quinto capitulo.

Por fim, o sexto capitulo apresentara as consideragoes finais deste trabalho.
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2 Gelos de Spin

There’s a kid who had a big
hallucination

Making love to girls in
magazines

He wonders if you’re sleeping
with your new found faith
Could anybody love him

Or is it just a crazy dream?

The Final Cut - Pink Floyd

Antes de descrever a modelagem geral utilizada neste trabalho e os resultados
obtidos a partir das simulac¢oes, é importante apresentar o conceito e as propriedades
dos gelos de spin artificiais (GSA). Serao abordados os passos tedricos e experimentais
relevantes desse tipo de sistema, a fim de elucidar os fenémenos fisicos fundamentais e
descrever os aspectos que moldam a investigacao do ladrilho de Penrose.

Os gelos de spin artificiais sao sistemas fisicos compostos por um conjunto bidi-
mensional de momentos magnéticos interagentes, cujo comportamento coletivo mimetiza
as regras de formagao do gelo da dgua. Esses sistemas tém a capacidade de exibir um
comportamento magnético altamente frustrado, semelhante ao observado no gelo da agua,

onde os atomos de hidrogénio ocupam uma rede cristalina de forma nao trivial.

2.1 Momentos Magnéticos

O momento magnético associado a um elétron é uma propriedade fundamental da
sua natureza quantica e esta relacionado ao seu spin e a sua carga elétrica. O spin é uma
propriedade intrinseca das particulas subatémicas, como elétrons, protons e néutrons, e
esta associado a um momento angular intrinseco.

O momento magnético de um elétron é dado pelo produto do seu spin pelo chamado
"magnéton de Bohr', denotado por pup . O magnéton de Bohr é uma constante fisica que
representa a relagdo entre o momento angular e o momento magnético. Matematicamente,

o momento magnético ji de um elétron pode ser expresso como:

fi = —gups (2.1)
onde g ¢ o fator g, que é uma constante de proporcionalidade que leva em conta os efeitos

relativisticos e de interagdo eletromagnética do elétron, e s é o operador do spin do elétron.
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O momento magnético do elétron esta diretamente relacionado ao comportamento
magnético dos materiais. Quando os elétrons estdao em um atomo ou em um material, seus
momentos magnéticos individuais podem se alinhar de diferentes maneiras, dependendo
das interacgoes presentes. Esses alinhamentos dos momentos magnéticos podem levar a
diferentes comportamentos magnéticos, onde os elétrons contribuem para a criagao de
um campo magnético macroscopico sendo o ferromagnetismo e o anti-ferromagnetismo as

principais manifestagoes.

2.2 A Regra do Gelo

Em 1933, Bernal & Fowler realizaram medidas de difracao de raio-X em uma
amostra de gelo para determinar a posi¢ao dos dtomos de oxigénio [7]. Eles observaram que
os atomos de oxigénio estavam localizados no centro dos tetraedros da estrutura formando
uma estrutura cristalina chamada pirocloro. A partir dessa descoberta, foi proposto que
em cada linha que liga dois &tomos de oxigénio consecutivos deveria haver um atomo de
hidrogénio. Essa configuracao levou a criagao da regra "two-in two-out", também conhecida

como regra do gelo.

Figura 3 — Estrutura pirocloro de uma rede de gelo de spins naturais. Retirado de: [§]

A estrutura pirocloro é ilustrada na figura (4), onde os atomos de oxigénio estao
representados pelos circulos brancos e os atomos de hidrogénio pelos circulos escuros. A
distdncia entre os dtomos de oxigénio na rede pirocloro é de aproximadamente 2,7 A,
enquanto a ligacao entre os atomos de oxigénio e hidrogénio possui uma distancia de cerca
de 0,9 A. De acordo com a regra do gelo, os dois hidrogénios que se ligam ao oxigénio no
centro de um tetraedro devem ficar mais préximos dele que os outros dois hidrogénios,

que se conectam, entao, a outros dois a&tomos de oxigénio vizinhos.

Em 1933, Giauque & Ashley especularam sobre a existéncia de uma entropia residual
no gelo da dgua quando a temperatura tende a zero [11]. Esse trabalho abriu caminho

para Linus Pauling, em 1935, explicar a possivel existéncia dessa entropia residual a uma
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Figura 4 — Gelo da agua, os circulos brancos representam os atomos de oxigénio, os circulos
escuros os atomos de hidrogénio. A linha tracejada é a ligacao covalente entre os
atomos de oxigénio e hidrogénios afastados, enquanto, a linha cheia representa
a ligagdo dos atomos de oxigénio e hidrogénio. Os atomos de hidrogénio ligados
diretamente aos oxigénios tendem a ficar mais perto em relagdo aos atomos
ligados aos oxigénios vizinhos. Retirado de: [9] [10]

o

temperatura de 0 K [12]. Pauling calculou o niimero total de configuragoes para esse tipo
de sistema, levando em consideracao a caracteristica dos dois atomos de hidrogénio mais
proximos e os outros dois mais afastados dos atomos de oxigénio. A entropia configuracional

para o gelo da agua a baixas temperaturas ¢ dada por:

Sk = Kpln(Qr) = NKyin (2) ~ 0, 81 Cal/deg.mol (2.2)

onde Sg € a entropia residual, K} é a constante de Boltzmann, N é o nimero de moléculas
e {2 ¢ o ntmero total de configuragoes. Posteriormente, em 1936 Giauque & Stout [13]
determinaram de forma experimental o valor desta mesma entropia residual com o valor
de 0,82 + 0,05 Cal/deg.mol. A convergéncia dos resultados teéricos de Pauling e dos
experimentais de Giauque & Stout é bastante evidente, demonstrando a existéncia da
entropia residual no gelo da agua a baixas temperaturas.

Essas descobertas sobre o gelo da dgua e sua entropia residual tém implicagoes
significativas no estudo dos gelos de spin. A regra do gelo, baseada na organizacao dos
atomos de hidrogénio no gelo da agua, também ¢ aplicada aos gelos de spin, onde os spins

dos atomos obedecem a regras semelhantes.

2.3 Gelos de Spin Naturais

Em 1997, Harris et al. [14] realizaram um estudo sobre um grupo de materiais cha-
mados gelos de spin, que exibem uma analogia magnética ao gelo da agua. Esses materiais
possuem uma estrutura cristalina tetraédrica, na qual os momentos magnéticos ocupam os

vértices compartilhados por dois tetraedros adjacentes. Tais momentos magnéticos estao
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sujeitos & uma forte anisotropia na direcao que liga os centros dos tetraedros. Conforme
pode ser observado na figura (5), fica evidente a semelhanga entre essa estrutura e o
gelo da agua. Deveras, ao imaginarmos setas apontando para fora ou para dentro do
atomo de oxigénio quando o atomo de hidrogénio esta mais distante ou mais proximo dele,
respectivamente, vemos que essas apontariam na mesma dire¢ao dos momentos magnéticos
dos ions terra-rara que ocupam os vértices dos tetraedros. O estudo mostrou que no estado
fundamental desses materiais, dois spins estao apontando para o centro do tetraedro e os
outros dois spins estao apontando para fora, seguindo uma analogia direta com a regra do
gelo da dgua. Essa configuracao dos spins resulta em uma frustragdo geométrica, na qual os
spins nao conseguem satisfazer simultaneamente todas as interagoes magnéticas de maneira
favoravel, levando a um estado altamente degenerado. Nos sistemas pirocloros, ocorre uma
frustracao geométrica devido a orientacao dos spins ao longo de uma linha que conecta os
vértices do tetraedro ao seu centro, e esses spins interagem de forma ferromagnética. Esses
materiais foram denominados “gelos de spin" e incluem uma variedade de pirocloros com

constituintes como o Disprésio (Dy) e o Hélmio (Ho).

Figura 5 — No gelo da dgua (direita) um atomo de oxigénio fica centralizado com outros
dois 4tomos de hidrogénio proximos e outros dois mais distantes. J4 no gelo
de spin (esquerda) os momentos magnéticos estao localizados no vértice do
tetraedro com dois deles apontando para o centro e os outros dois para fora.
Retirado de: [14]

Estudos realizados em 1999 por Ramirez et al. [15] encontraram uma entropia
residual semelhante & do gelo da 4gua nesses materiais. Os fons Ho** ou Dy®* presentes
nesses sistemas possuem momentos magnéticos da ordem de 10pp [10]. A hamiltoniana

geral que descreve esses sistemas pode ser expressa da seguinte forma:

H _ = _)i =3 J J J J 2.3

os termos dessa equacao representam a interacao de troca e a interacao dipolar. A interacao
de troca descreve a interagao entre os momentos magnéticos dos ions, enquanto a interagao
dipolar leva em consideracao os momentos magnéticos e a distancia entre eles.

Em 2012, foi proposta uma modelagem da estrutura pirocloro utilizando halteres

com cargas magnéticas opostas no lugar dos momentos magnéticos dos ions terra-rara.
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Nessa modelagem, um tetraedro que satisfaz a regra do gelo tem carga total nula em
seu interior, enquanto vértices que violam a regra tem uma carga residual. Isso implica
na existéncia de excitagoes coletivas e pares de cargas opostas, conhecidos como pares
monopolo-antimonopolo que podem se propagar pela rede. Essa abordagem permitiu uma

compreensao mais profunda da estrutura e das propriedades dos gelos de spin.

Figura 6 — Montagem do gelo de spin pelo modelo de halteres. (a) Estado fundamental do
sistema, em (b) tem-se a inversao do dipolo que conecta os tetraedros (vértice)
gerando um par de monopolos magnéticos com cargas contrarias. Nos quadros
(c) e (d) representa-se a mesma situac¢ao de (b), porém, com a modelagem de
halteres. No quadro (e) um par de monopolos magnéticos ligados por uma
sucessao de dipolos invertidos. Retirado de: [14]

Os monopolos magnéticos nos gelos de spin podem se afastar, no entanto, permane-
cem de certa forma conectados por uma estrutura chamada de "corda de Dirac’, que é uma
estrutura nao energética composta por uma sequéncia de tetraedros que satisfazem a regra
do gelo por onde os monopolos passaram a medida em que se separavam. E interessante
notar que, por ser nao energética tal corda nao pode ser identificado no sistema. Castelnovo,
Moessner e Sondhi [8] mostraram que relacionado & separacao entre os monopolos h& um
potencial magnético de natureza coulombiana, que pode ser expresso matematicamente da

seguinte formas:
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nessa equagao, (), e (J3 representam os valores totais de carga magnética nos centros dos

tetraedros, e r,p € a distancia entre os sitios. O termo ;Vo reproduz o valor das interagoes
entre vizinhos préximos.

Esse comportamento dos gelos de spins naturais constitui a primeira realizacao
do fenémeno de fracionalizagao em um sistema tridimensional, como mostrado em um
estudo realizado por Castelnovo et al. [8] em 2008. Esse artigo descreve um comportamento
de monopolo magnético para as excitagoes primarias nos gelos de spin naturais, onde
apenas uma pequena fracdo dos dipolos esta envolvida. Esses monopdlos magnéticos
sao fracionalizados, o que significa que eles carregam apenas uma fragao de um dipolo
magmético. A figura (7) apresenta uma ilustracido desse comportamento fracionalizado

dos monopodlos magnéticos nos gelos de spin naturais.

Figura 7 — (A) Representagao de tetraedros adjacentes de uma rede pirocloro de gelos
de spin em seu estado fundamental. (B) Primeiro estado excitado do sistema,
apos a inversao dos spins de conexao dos tetraedros, com a apari¢ao de duas
excitagoes no formato de monopolo magnético. (C) Separac¢ao dos monopolos
magnéticos pela inversao de sucessivos spins, com os tetraedros intermedidrios
mantendo-se no estado fundamental. A conexao de strings é feita pela linha
verde (conexao dos monopolos) com o caminho feito pela inversao de spins.
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Figura 8 — Comparagao entre a energia magnética de Coulomb com o calculo da energia dos
gelos de spin (circulos vermelhos). A configuracao estd em funcao da separagao
de monopolos. Retirado de: [§]

2.4 Gelos de Spin Artificial - GSA

De fato, a observacao dos monopodlos magnéticos nao se limita apenas a sistemas
tridimensionais, mas também foi verificada em sistemas bidimensionais. Um estudo reali-
zado por Wang et al. [16] investigou uma rede quadrada de nano-ilhas de permalloy com
distancias variaveis entre os centros das nano-ilhas. As dimensoes das nano-ilhas eram
fixas em 25nm x 220nm x 80nm, enquanto as distancias entre elas variavam na escala de
320nm a 880nm.

Nesse sistema, os momentos magnéticos das nano-ilhas produzem uma magne-
tizacao que pode ter dois sentidos possiveis, mas restrita a direcao do eixo mais longo
das nanoilhas. No artigo mencionado, também foi realizado um estudo sobre os vértices
presentes na rede e suas configuragoes, levando em consideragao a energia associada a cada
configuragdo (tipo I, tipo II, tipo III e tipo IV). De acordo com os resultados apresentados
por Wang, a proporcao de vértices de cada tipo esta relacionada com o espacamento
entreas nano-ilhas na rede. Com um espacamento menor, aproximadamente 70% dos
vértices obedecem a regra do gelo, um valor maior do que o esperado inicialmente. No
entanto, foi observado que essa porcentagem diminui monotonicamente com o aumento do
espacamento entre as nano-ilhas, alcangando valores semelhantes aos de uma distribuicao

aleatoria demomentos magnéticos para grandes espagamentos.

O estudo realizado por Tanaka et al. [17] apresentou um sistema de nanofios
magnéticos organizados em uma rede hexagonal chamada de "Honeycomb" (hexagonal).
Nesse sistema, os spins estao alinhados ao longo das arestas da geometria hexagonal. Cada
vértice da rede possui trés spins, o que impede a neutralidade de carga magnética 2. No

entanto, a regra do gelo é respeitada e a energia do sistema é minimizada.

2O valor da carga magnética é fixado em @Q = + 1. De forma que, a regra do gelo é respeitada e a

energia é minimizada.
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Figura 9 — (a) Geometria do GSA na rede quadrada. Com as setas representando os

momentos magnéticos. (b) Interagdo entre os pares de spin. A interacao dipolar

define a posigao com valor de energia favorecida e desfavorecida. (¢) Classificagao

dos tipos de vértice em ordem crescente de energia. A porcentagem indica a

recorréncia de cada tipo de vértice, com os momentos magnéticos orientados

aleatoriamente. Retirado de: [16]

Similar ao trabalho de Castelnovo et al. [8], M4l et al. [18] propuseram um estudo

sobre as excitagoes acima do estado fundamental em uma rede bidimensional quadrada.

Nesse sistema, as nano-ilhas magnéticas exibem um comportamento de paridade de
monopodlos magnéticos, que surgem devido a violacao da regra do gelo. Um aspecto
importante abordado pelo trabalho de Mol é a obtencao do potencial de interagao entre
pares de monopdlos em funcao de sua distancia. Esse potencial descreve a interacao entre

os monopdlos magnéticos e é um elemento fundamental para entender as propriedades e o

comportamento das excitagoes nesse sistema magnético.

A equagao proposta por M6l et al. [18] para descrever o potencial de interagao

entre as excitagoes que violam a regra do gelo em funcao da distancia é dada por:

V(r) = & +b- X(R)+C

(2.5)
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Figura 10 — Imagem de MFM (b) as regides em azul e rosa mostra as estruturas que
obedecem a regra do gelo. A regiao demarcada em amarelo mostra uma
estrutura onde a regra do gelo nao é obedecida. A figura (a) é gerada por
AFM. Retirado de: [16]

o primeiro termo representa a interacdo de carater Coulombiano, que estd associado
ao comportamento monopolar das excitagoes. Esse termo descreve a interagao entre os
monopolos magnéticos e segue a lei de Coulomb, onde a energia diminui a medida que a
distancia entre os monopédlos aumenta. O segundo termo esta relacionado a uma energia
em forma de "string" que conecta as cargas. A fungdo X(R) descreve o comprimento deste
"string” e é proporcional a distancia R entre as excitacoes. Assim, a "string” serd mais
energética quanto mais distantes estiverem as excitacoes. Isso significa que a separagao por
uma grande distancia entre as excitagoes serd desfavorecida, resultando em um aumento
da energia do sistema. O termo C é uma constante que representa uma contribuicao
adicional para a energia de interagao entre os spins, mas nao esta relacionado diretamente
com a distancia entre eles. Tais caracteristicas sao mais semelhantes a teoria de Nambu
dos monopodlos magnéticos que prevé a existéncia de um string energético conectando os
monopolos. Por ser energético, tal string é observavel e pelo fato de sua energia aumentar

proporcionalmente ao comprimento do string, o potencial confina os monopélos.
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Figura 11 — O grafico V(r) x r apresenta o potencial de interagdo com cargas de sinais
opostas em relagao a sua distdncia. O grafico [V (r) — (ar + ()] x r, expoe
um ajuste da curva linear menos a diferenca do potencial anterior. Retirado

de: [18]

A figura (12), gerada a partir do algoritmo "fieldcalc(1).f90", ilustra as linhas

de campo magnético dos monopolos num gelo de spin artificial na rede quadrada. Esse
algoritmo realiza o calculo das linhas de campo com base em determinados parametros:

1. Calcula-se o campo magnético B no estado fundamental By.

2. Calcula-se o campo magnético apds induzir excitagoes Be.

3. Calcula-se o campo magnético apenas com as excitagoes no sistema, de maneira que
Bea:c = Be - BO (26)

Em continuidade aos estudos da rede quadrada, Moller & Moessner [19] propuseram
um modelo no qual as ilhas horizontais sao deslocadas verticalmente em relagao as ilhas

verticais, utilizando um parametro de diferenca de altura h. Esse deslocamento permite
que, para um valor especifico de h, os spins de um vértice qualquer estejam equidistantes

de seus vizinhos. No entanto, as energias associadas a esses vértices sao muito proximas,

resultando na degenerescéncia entre os tipos de vértices I e II. Considerando dipolos

pontuais, o pardmetro h foi aproximadamente 0.419a 3.
Com relacao a temperatura, foi observado que, em uma ampla faixa de valores, os

vértices respeitam a regra do gelo e ocorrem com a mesma probabilidade. Essa caracteristica

3O valor de a representa o pardmetro de rede, ou seja, a distancia entre vértices vizinhos. E importante

notar que, nesse contexto, considerou-se apenas a interacao entre primeiros e segundos vizinhos.
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é resultado do deslocamento vertical proposto por Méller & Moessner [19], levando o
sistema a um verdadeiro estado de gelo. No entanto, em temperaturas mais baixas, o

sistema entra em uma fase totalmente ordenada.

£

-]

Figura 12 — Linhas de campo magnético e sua intensidade sob exictagoes do estado fun-
damental da rede quadrada. Observe que os spins pintados de vermelho
representam as excitagoes, pois, foram invertidos. Outra observagao ¢ dada
pelo comportamento monopolar que reproduz a interagao de cargas de sinal
oposto, com comportamento linear ao rumo do caminho onde fora invertido
os spins. Retirado de: [20]

Em seu trabalho, M4l et al. [21] considerou todas as interagoes dipolares e obteve
um valor de aproximadamente 0.444a para o valor de h que leva a degenerescéncia entre
os vértices do tipo I e II. Isso resultou na estabilizacao da fase de gelo, levando em conta
os primeiros e segundos vizinhos do sistema.

Embora tenha sido enfatizada a rede quadrada, é importante destacar a riqueza
de propriedades e comportamentos encontrados no gelo de spin em diferentes geometrias.
Entre essas geometrias, a rede triangular [22] se destaca. Nesse trabalho, foram mostradas
as excitagoes do tipo monopolo e a ocorréncia de uma transicao de fase com caracteristicas
da classe de Ising.

Além da rede quadrada e triangular, existem outras redes que também foram
estudadas no contexto do gelo de spin. Dentre uma infinidade de estudos, destacamos os

seguintes:

» Rede Honeycomb: Essa rede, composta por hexdgonos regulares interligados, foi

estudada por Ladak et al. [23]. Eles investigaram as propriedades magnéticas do gelo
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de spin em uma rede Honeycomb bidimensional, revelando caracteristicas inicas

desse sistema.

o Rede Brickwork: A rede Brickwork, constituida por unidades retangulares interligadas,
foi abordada por Li et al. [24]. Eles realizaram comparagoes entre o gelo de spin em
redes quadradas e redes Brickwork, explorando as diferencas de comportamento e

propriedades emergentes.

« Rede Staggered Shakti: A rede Staggered Shakti, proposta por Morrison et al. [25],
¢ uma variante do gelo de spin em redes triangulares com um padrao de frustragao
adicional. Eles investigaram as propriedades dessa rede, incluindo a formacgao de

dominios magnéticos e a presenca de excitons magnéticos.

Esses estudos em diferentes redes contribuem para a compreensao mais abrangente
do gelo de spin, revelando as propriedades especificas de cada geometria e enriquecendo
nossa compreensao do fendmeno da frustragdo geométrica. A figura (13) mostra um

compilado de estruturas que foram estudadas.
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Figura 13 — Familia de sistemas de gelo spin. Fica notoria as conexoes entre diferentes
tipos de rede que ja foram construidas de forma experimental e tedrica.
Existem classes de sistemas que nao se encontram expostos na imagem, porém,
possuem pontos magnéticos fora do plano de magnetizacao e, sdo modelados
computacionalmente pelos sistemas XY. Para as redes quasicristais (interesse
deste trabalho) tem-se os sistemas P, e P3 embora, estudos atuais usem
compostos individuais para investigacao de propriedades. Retirado de: [26]
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2.5 Transicao de Fase em GSA's

Outra propriedade importante dos GSA’s que tem sido amplamente estudada é
o seu comportamento termodinamico. Devido ao espagamento entre as nano ilhas e sua
composicao, esses materiais apresentam uma barreira energética que impede a inversao do
momento magnético de cada ilha em uma faixa de temperatura de aproximadamente 10*
a 10° K. No entanto, alcancar o estado fundamental desses sistemas tem sido um desafio,
uma vez que, aquecer a amostra é necessario para que ela seja termalizada. No entanto,
a0 aquecer o sistema, atinge-se temperaturas maiores do que as suportadas pelo material.

As primeiras tentativas de atingir o estado fundamental foram realizadas por

Wang [27], por meio de um protocolo de desmagnetizacao. Nesse protocolo, a amostra é
submetida a um campo magnético externo que diminui ao longo do tempo, enquanto a
amostra é rotacionada. No entanto, mesmo com esse protocolo, nao foi possivel atingir o
estado fundamental.
A partir desse protocolo, surgiu o estudo de uma termodinamica efetiva para GSA’s,
relacionada a uma temperatura efetiva que depende do campo magnético aplicado na
amostra. Outras abordagens foram propostas, como a de Morgan et al. [28], que submete a
amostra a um tratamento térmico de recozimento (annealing). Com a redu¢ao do volume
das nano ilhas, a energia da barreira de inversao diminui, facilitando a termalizacdo do
sistema.

Simulagoes de Monte Carlo para o GSA na rede quadrada [29] revelaram um
pico na curva de calor especifico em uma temperatura 7; ~ 7.2D/K}, , em que D é
uma constante que representa a forca das interagoes dipolares e K; é a constante de
Boltzmann. Observou-se também que o valor maximo do calor especifico e a separacao
maxima entre os monopolos divergem de forma logaritmica com o tamanho da rede. No
limite termodinamico, espera-se que os monopolos estejam infinitamente separados de
seus opostos caracterizando uma transicao de fase entre uma fase ordenada de baixa
temperatura e uma fase desordenada de alta temperatura mediada pelo desligamento dos
pares monopolo - anti-monopolo.

Redes GSA’s também podem apresentar transicoes de fase com frustragao de
vértices [30]. A configuragdo e disposi¢ao dos vértices na rede fazem com que apenas uma
minoria deles minimize simultaneamente sua energia. Isso resulta em uma grande variedade
de microestados, que podem ser encontrados no estado fundamental e se comportam de
maneira analoga ao gelo de spin.

Esses estudos sobre o comportamento termodinamico dos GSA’s sao essenciais
para entender melhor suas propriedades e aplicagoes, além de fornecer insights valiosos
sobre fend6menos como a termalizagao, transicoes de fase e comportamento coletivo dos

monopolos magnéticos.
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Grificos do Calor Especifico e da Energia vs. Temperatura
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Figura 14 — Demarcacao da temperatura estimada para a ocorréncia da transicao de fase
da rede quadrada via algoritmo de Wang-Landau. Retirado de: [31]

2.6 Interacbes Magnéticas

No estudo dos fendomenos magnéticos, sao consideradas as interagoes fundamentais:

a interagao de troca, a interagao dipolar, anisotropia de forma e magnetocristalina.

o A interacao de troca é uma interacao de curto alcance que ocorre entre spins
magnéticos adjacentes. Ela surge devido a sobreposicao dos orbitais eletronicos e esté
relacionada a tendéncia dos spins de alinharem paralelamente ou antiparalelamente.
A interagao de troca é responsavel por fenémenos como a ordenagao magnética e o

comportamento coletivo dos spins em materiais magnéticos.

o A interacgao dipolar é uma interacao de longo alcance que ocorre entre momentos
magnéticos, como dipolos magnéticos ou nanoparticulas magnéticas. Essa interacao
¢é regida pelas leis do eletromagnetismo e depende da distancia e orientagao relativa
entre os momentos magnéticos. A interacao dipolar desempenha um papel crucial em

materiais magnéticos, influenciando a organizagao espacial dos momentos magnéticos
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e contribuindo para a estabilidade de estruturas magnéticas, como as observadas nos
GSA’s.

o A anisotropia de forma é uma interagao relacionada a preferéncia dos momentos
magnéticos se alinharem ao longo de direc¢oes especificas determinadas pela geometria
do material. A anisotropia de forma pode ser influenciada por fatores como a
forma das particulas magnéticas, sua orientacao e a presenca de campos magnéticos
externos. Essa interacao desempenha um papel importante na determinacao das
propriedades magnéticas dos materiais, como a direcao preferencial de magnetizacao
e a estabilidade dos dominios magnéticos. A origem desta contribuicdo esta, também,
no eletromagnetismo classico e é o resultado das interacoes entre todos os momentos

magnéticos que compoe uma nanoparticula.

« A anisotropia magnetocristalina ocorre devido ao acoplamento spin-orbita, o qual in-
duz uma direcao preferencial aos spins dos elétrons em um material. Esse acoplamento
surge devido a interacdo entre o spin do elétron e o seu movimento orbital. Como
resultado, a anisotropia magnetocristalina influencia a orientagdo dos spins e tende a
alinhéa-los em uma mesma direcdo. A dependéncia da anisotropia magnetocristalina
em relacao a posicao do elétron na estrutura cristalografica do material é crucial. A
estrutura cristalina define as diregoes preferenciais para a magnetizacao, conhecidas
como "eixos-faceis" de magnetizacao. Esses eixos correspondem as dire¢oes ao longo

das quais a energia associada a anisotropia ¢ minimizada.

2.6.1 Interacao de Troca

Em grande parte dos sistemas magnéticos a interacao de troca esta presente. A

interacao de troca é descrita pelo hamiltoniano de Heisenberg:

H==> TS S; (2.7)
(ig)
com J;; a constante de troca dos spins localizados na posigao i e j, o somatorio ¢ feito
somente sobre os primeiros vizinhos.

A origem do Hamiltoniano de Heisenberg esta intrinsecamente ligada a sobreposicao
de fungoes de onda para particulas indistinguiveis, resultando em uma repulsao entre
férmions e uma tendéncia de aglomeracao entre bosons. Essa repulsao estd diretamente
relacionada ao principio de exclusao de Pauli. A concepg¢ao de uma sobreposicao, ou
"overlap ", implica que a interacao de troca seja de curto alcance, limitada a distancias da

ordem de angstrons.
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2.6.2 Interacao Dipolar

Os estudos dessa dissertagao foram desenvolvidos a partir da interagao dipolar.
A interacao dipolar advém da interagao de dipolos magnéticos do sistema, com origem
magnética. O vetor [i; representa um momento de dipolo magnético em uma posicao
;. Portanto, calculando o campo magnético gerado por este dipolo em uma posigao 7;
vide [32] [33]:

3/ — ,LLO — A A —

B(r;) = in? [3(#; - x3)rs; — i (2.8)
o € a permeabilidade magnética no vacuo e r;; = 7; — 7; que representa o vetor posicao
que liga o dipolo na posicao 7; com o localizado em 7. Fazendo uma troca do dipolo fi;
para um conjunto de dipolos /i; com suas localiza¢gdes em 7 para j = 1,2,3 e assim por

diante, fica-se com:

S/ — MO ]' — A A —
B(ri) = 77— > — 13 - xij)ri; — iij] (2.9)
i ir & r?j g - Lig) Vi j
a expressao (2.9) faz mengao ao campo magnético em uma posigao 7; para uma distribuigao
arbitraria de dipolos magnéticos. Como também interessa saber o valor de energia * para
uma distribuicdo de spins no espago, faz-se o célculo para tal. A energia de um dipolo na

presenca de um campo magnético [32] [33] ¢ dada por:

E=—pu;-B (2.10)

utilizando a equagdo (2.9) e acoplando um dipolo fi; na posigao 7; pode-se obter a energia

pela presenca deste dipolo no campo gerado pelos outros como sendo:

i ,uo - S
Ea(lii)olar - Z r’LJ r’LJ M]] (211)
a energia de toda distribui¢ao sera dada pela soma de todos os spins do sistema e dividido
por dois, para agir como uma restricao para os valores j > i. A distribuicao final de dipolos

magnéticos sera dada por:

1

EdiPOZ‘”’ ZEdzpolar = 4 Z 7[/2 M - 3(” rl])rw ﬁ]] (212)

T j>1 ’L]

No caso da rede de Penrose, em que os comprimentos sao tratados na escala
nanométrica, a interacao de troca entre os spins magnéticos pode ser desprezada devido ao

seu curto alcance. Nesse contexto, a interagao dipolar se torna a interacao dominante. Ela

4 A energia é minimizada quando os spins possuem alinhamento antiparalelo.
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influencia a organizagdo espacial dos momentos magnéticos nas nano ilhas e determina as
propriedades magnéticas da rede. Ela é, ainda, responsavel pela formacao de configuragoes
magnéticas complexas e pode levar ao surgimento de padroes de frustragao geométrica,

como os observados nos GSA’s.

2.6.3 Anisotropia de Forma

a3

B

aq as

(110)

(100) (200)

(111) 211)

Figura 15 — Estrturas Cubicas de face centrada, na figura é possivel ver alguns configura-
¢oes gerais: Eixo Facil [111], Eixo Dificil [100], Eixo Médio [110]. Retirado de:
https://pt.wikipedia.org/wiki/ADndice_de_Miller.

O campo de desmagnetizacao (ﬁd) é um campo magnético interno que surge em
materiais magnéticos devido a presenca de polos magnéticos na superficie do material. Esses
polos sao resultado da distribuicao desigual de momentos magnéticos dentro do material.
Fazendo uso das equacoes de Maxwell na forma local, pode-se traduzir o significado do

campo H,.

<A x
oo &
I
o o

Sabe-se que o resultado da equacao (2.14) pode ser representado na forma de um potencial

escalar ¢, de maneira que:
Hy=-V¢ (2.15)
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fazendo uso da relacao do eletromagnestimo [32] [33] B = juo(H + M) na expressao (2.14),
chega-se em:

V-H=-V-M (2.16)
substituindo (2.15) em (2.16):

Vi = =V - M (2.17)

comparando (2.17) com a equagdo de Poisson para o caso eletrostatico, tem-se de forma
direta que as solugoes podem ser obtidas em termos de densidades de cargas volumétrica

e superficial, conforme explorado abaixo:

pu =V - M (2.18)

Pint = 1/ . E,”dw (2.19)

s T —1|

onde pys é a densidade volumétrica de carga e a integral é realizada no volume da fonte, 7
corresponde a posicao de um pedaco infinitesimal do volume da fonte, enquanto, 7 é a
posicao onde se pretende calcular o potencial. Como na regiao externa do material M =0

segue de (2.17) para o potencial externo:

Vear = 0 (2.20)

a densidade superficial (o) é obtida via (2.18). Fazendo uso do teorema da divergéncia a

densidade superficial de cargas sera:

—

oy =M-7 (2.21)

como se considera a finitude do sistema magnético, o potencial mais geral considerando as

condic¢oes de contorno da superficie gera a seguinte expressao:

1 M(r
(bint - _E/ |7:, TT;|

a energia magnetostética ¢ dada pela expressao [32] [33]:

) 3/ n/'M(T> !
YoM gy +47r/577 ds (2.22)

1 - o
Emag = §/M0MHdd3T‘ (223)

no calculo do campo de desmagnetizacao Fld, é possivel utilizar a equagao (2.22) acoplada

a equacao (2.15). A energia magnetostética serd minima quando V-M=0en M= 0,
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onde V representa o operador nabla, M é o vetor de magnetizagdo e . é um vetor normal
a superficie do material. Portanto, ao acoplar a equacao (2.22) em (2.15) e considerar as
condicoes de V-M=0en-M= 0, é possivel calcular o campo de desmagnetizagao Hye
obter informacoes sobre a distribuicao de energia magnética no sistema. Essa abordagem é
especialmente 1til em sistemas magnéticos bidimensionais e alongados, onde as propriedades
do campo de desmagnetizagao desempenham um papel significativo. O trabalho citado [34]
aborda essas condigoes e a importancia do alinhamento dos momentos magnéticos para a

minimizacao da energia magnetostatica em sistemas alongados e bidimensionais.
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3 Meétodos de Simulacao

Eu sou pessoa
A palavra pessoa hoje nao soa
bem

Pouco me importa

Conheco meu Lugar - Belchior

Neste capitulo, serao apresentados os métodos computacionais utilizados para
investigar o sistema em estudo e obter informagoes teéricas relevantes. Esses métodos sao
fundamentais para compreender as caracteristicas do sistema e estabelecer a relagao entre
as grandezas termodinamicas e a temperatura. Para isso, serao aplicadas ferramentas da
mecanica estatistica, que permitem analisar o comportamento estatistico dos sistemas em
equilibrio.

Os métodos computacionais [35] & [36] desempenham um papel crucial na simulagao
e analise de sistemas complexos, permitindo realizar cdlculos e obter resultados numéricos
que auxiliam na compreensao dos fenémenos estudados. A mecanica estatistica, por sua vez,
fornece um arcaboucgo teérico para descrever o comportamento estatistico de um sistema
a partir das interacoes entre suas particulas constituintes. Isso permite compreender a
natureza das transicoes de fase, as propriedades criticas e outras caracteristicas relevantes

do sistema em estudo.

3.1 Meétodo de Monte Carlo

A utilizacao de niimeros aleatérios para a simulacao de problemas é uma pratica
que remonta ao século passado. O método de Monte Carlo, inicialmente desenvolvido
por fisicos e matematicos renomados, como Enrico Fermi, Stanislaw Ulam, John von
Neumann, Edward Teller e Nicholas Metropolis, ganhou destaque em aplicagoes na fisica
e na quimica, incluindo o estudo de processos termonucleares no Projeto Manhattan.
O sucesso do método nessas areas impulsionou sua adocao em diversos outros campos
cientificos, e sua relevancia perdura até os dias de hoje.

Na Mecanica Estatistica, a propriedade termodinamica de um sistema ¢é determi-
nada por meio da média sobre o conjunto de estados microscopicos, com a escolha do
conjunto correlacionada as condigoes de contorno do problema. Para o tipo de sistema que
estamos interessados neste trabalho, é interessante considerarmos o ensemble canénico,
com temperatura (T), volume (V) e nimero de particulas (N) fixos. A média sobre o

ensemble é obtida por meio de uma soma (ou integral no caso de estados que variam
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continuamente) sobre todos os microestados acessiveis ao sistema. A expressao geral é

dada por:

Y Al )exp(=H /K T)
W = e (CHTR,T)

onde A(z™) é o valor que a grandeza A assume na configuracao =" e ‘H é a energia dessa

(3.1)

configuragdo a média é realizada no espago de fase, a ponderagao é dada por exp(—H /K,T)
refletindo a probabilidade de que o sistema esteja em um estado particular, de acordo com
a distribuicao de Boltzmann.

O método de Monte Carlo resolve um desafio enfrentado na fisica da matéria
condensada, em que sistemas possuem um grande nimero de microestados. Em vez de
acessar diretamente todos os microestados existentes, o que seria impraticavel, o método
permite acessar estados que respeitam o peso de Boltzmann por meio de processos
Markovianos. Para obter uma boa amostragem, é necessario garantir que esses estados
sejam adequadamente amostrados.

No entanto, o procedimento do método de Monte Carlo nao ¢é tinico, sendo necessario
utilizar um protocolo de selecao adequado. Um dos algoritmos mais conhecidos é o

Algoritmo de Metropolis [37], que sera utilizado neste trabalho.

3.1.1 Algoritmo de Metropolis

O algoritmo de sele¢ao proposto por Metropolis é conhecido como "importance
sampling" ou amostragem por importancia. Ele permite a selecdo de um grande niimero
de configuragoes, que seguem a distribuicao de probabilidades desejada. No algoritmo,
calcula-se a taxa de transicdo de uma configuragao v para uma configuracao v’ por meio
de um processo probabilistico chamado processo de Markov [38]. O processo de Markov é
uma construgao de trajetéria de pontos {z,} através do espago de fase do sistema.

As taxas de transicdo para se recuperar a distribuicdo de Boltzmann, que é a
distribuicao de probabilidades esperada no ensemble canénico, podem ser obtidas ao

considerar a condigao de balango detalhado [35] levando a seguinte condigao:

W) — )  Pz)) —AH
Wl = o)~ Plad) e“”( ) ) (32)
AM = H(Y) — HEY) (3.3)

logo a probabilidade de transicao depende da diferenca de energia entre as configuragoes v

e V. Da expressao (3.3) obtém-se a nova configuracao, com os seguintes aspectos:

1. Se AH < 0, a energia ¢ dita favoravel e o algoritmo de Metropolis aceita as alteragoes.
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2. Caso contrario, um nimero aleatério "p" no intervalo [0, 1] é sorteado e equiparado

. . —AH
ao fator de Boltzmann. As alteragoes sao aceitas se p < exp )
K,T
se nenhuma das condic¢des acima for satisfeita, a configuracao anterior é mantida e o célculo
das médias é realizado novamente. Esse processo é repetido, resultando em uma cadeia
de configuragdes que compartilham o peso de Boltzmann. As médias termodinamicas do

sistema sao determinadas a partir das médias aritméticas:

= 7 2 Al) (34)

com A(zY) o valor da propriedade que se pretende calcular, ap6s v-ésimos aplicagoes do
algoritmo. Condensando o processo do algoritmo de Metropolis, seguem-se os seguintes

passos:

1. Especificar uma configuracio inicial ) para o sistema,;

2. Gerar uma nova configuragao aleatéria z/V;

3. Calcular a mudanca de energia AH;

4. Se AH < 0, aceita a configuragao e retorna para o passo 2;

5. Se AH > 0, gerar um ntmero aleatério p € [0, 1];

6. Se p < exp<_KT>, aceita a nova configuragdo e retorna ao passo 2;
b

7. Caso contrario, utilizar a configuracao anterior como nova configuracao e retornar

a0 passo 2;

seguido sucessivamente o algoritmo, pode-se armazenar propriedades termodinamicas como
a energia e magnetizacao dado a acessibilidade do estado. Posteriormente calculam-se
as médias termodinamicas através de médias aritméticas dentre o conjunto de estados
gerados.

E importante garantir um bom gerador de nimeros aleatérios para evitar viés nos
dados e erros no algoritmo. Além disso, o algoritmo de Metropolis pode enfrentar problemas
de ergodicidade em algumas situacoes, dentre elas em sistemas de alta temperatura, onde
todas as inversoes de spin sao aceitas. Uma solugao para esse problema ¢é usar uma taxa
de transicao modificada que respeite o balanceamento detalhado e a ergodicidade como
a dindmica de Glauber [39]. Em outras situagoes sujeitas a problemas de ergodicidade,
outros métodos devem ser usados, como delineado abaixo.

No método de Monte Carlo, um passo de Monte Carlo (MCS) consiste na repeti¢ao
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do procedimento descrito acima um certo nimero de vezes (N), correspondendo ao nimero
de spins na rede.

Apoés o equilibrio do sistema em cada temperatura, um novo conjunto de médias é
gerado, como mostrado na equagao (3.4). Por fim, associa-se a essas médias seus respectivos

erros estatisticos, calculados usando a equacao:

(A7) — (4)°

n

AA = (3.5)

onde AA representa o erro na estimativa da média (A) e, n é o nimero de valores usados
para calcular as médias. Esse calculo do erro permite avaliar a incerteza associada a

estimativa da média e fornecer uma medida da confiabilidade dos resultados obtidos.

3.1.2 O Principio de Worm

O algoritmo de loop, também conhecido como algoritmo de Worm, foi introduzido
no trabalho de Melko & Gingras [40] para resolver problemas de amostragem que surgem
na simulacao de gelos de spin naturais. Na fase de baixas temperaturas deste sistema
encontramos duas fases distintas, uma que obedece localmente a regra do gelo em todos os
tetraedros e outra onde ha um ordenamento de longo alcance que respeita a regra do gelo.
O ponto importante é que a probabilidade de obter esse ordenamento de longo alcance
usando apenas mudancas locais no sistema ¢ infima. Isso quebra a hipdtese de ergodicidade,
uma vez que a probabilidade de acessar estes estados ordenados seria efetivamente nula.
Para contornar o problema propos-se a utilizacao de Worms. Esse método funciona criando
loops aleatorios no sistema através de inversoes realizadas com o argumento do algoritmo
de Metropolis. A probabilidade de aceitar um loop depende da diferenca de energia entre
os dois estados do loop. Se a configuragio levar o sistema a um estado de menor energia, o

loop é automaticamente aceito. No entanto, se a configuragao levar o sistema a um estado
—AH

de maior energia, a aceitacao é determinada por um peso AH dado por exp(KbT> > p,
onde o nimero aleatério possui uma distribuicdo uniforme entre 0 e 1.

A proposta dos loops é baseada na conservagao do fluxo local [41], ela mantém
localmente a obediéncia da regra do gelo enquanto permite mudancas nao locais na
configuracao do sistema, acessando uma faixa de energias que nao seria acessivel de outras
formas, ou seja, ao fechar o caminho é garantido que nao mexemos no niimero de spins
para dentro ou para fora e, consequentemente na regra do gelo. Por exemplo, em uma
configuragao "two in - two out', existem duas possibilidades para a saida em um tetraedro, o
que garante a formacao de loops. Ao percorrer o sistema com loops (in-out-in-out-in-out...),
acaba-se fechando um caminho ou ciclo que mantém a regra do gelo e define o préximo
microestado.

Existem duas especificagoes para o tipo de loop:
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1. Loop longo: O processo se inicia ao se escolher aleatoriamente um dado vértice
da rede e escolhe-se um dos spins que aponta para fora deste vértice. Esse spin
se conecta a outro vértice e neste novo vértice escolhe-se novamente um dos spins
que aponta para fora dele. O processo é repetido até que esse "Worm" retorne ao
vértice escolhido no inicio do processo. Desta forma, garante-se a formagao de um
caminho fechado que nao altera o ntimero de spins apontando para dentro e para
fora dos vértices que sao visitados, mantendo a obediéncia a regra do gelo. Ao final
do processo, propoem-se a modificacdo no sentido de todos os spins pelos quais o
Worm passou, aceitando ou rejeitando essa mudanga de acordo com a prescri¢ao de

Metropolis.

2. Loop curto: O Loop curto segue a mesma ideia de constru¢ao do loop longo, porém,
ao invés de finalizar o caminho apenas quando o vértice inicial é visitado novamente, o
processo ¢ finalizado quando qualquer vértice € visitado novamente. Para garantirmos
que nao estamos alterando o niimero de spins apontando para dentro e para fora de
cada vértice, a porc¢ao inicial do caminho nao é modificada, conforme ilustrado na
figura (16).

Short loop Long loop

S[]

D

Figura 16 — O loop curto inicia em Sy e alcanga um ponto intermidario S;,; e se fecha.
A parte vermelha é invertida e a parte azul é inalterada. No loop longo nao
tem-se o fechamento em um S;,;, mas, apenas no spin inicial Sy. Retirado

de: [41]

Sim SU

Entre essas duas especificagoes, a de loops curtos possui menor custo computacional e
requer menos varredura do espaco de fase. O algoritmo de Worm tem sido bem sucedido
na restauracao da ergodicidade em simulagoes e permite a observacao de transicoes de
fase e mudancas nos valores de energia que nao seriam observadas apenas com o uso do
método Single-Spin-Flip, como mostrado na figura (17). Isso demonstra a utilidade do

principio do Worm na simulacgiao de sistemas magnéticos complexos.
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Figura 17 — Comparagdo do método de Worm juntamente ao método de Single Spin Flip.
Percebe-se que com o uso dos loops fica nitida uma transicao de fase na escala
de temperatura 7T, ~ 0.18 K (esquerda), assim como uma queda no valor
de energia (direita) que nao seria prevista apenas com o uso do Single Spin
Flip. Em (a) tem-se o calor espeficico magnético e em (b) o valor de energia,
ambas para uma amostra de Dy2Ti207. Isso possibilita portanto uma boa
fundamentagao quanto ao uso do principio de Worm. Retirado de: [41]
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4 GSA no Ladrilho de Penrose

Money, it’s a crime

Share it fairly, but don’t take a
slice of my pie

Money, so they say

Is the root of all evil today

Money - Pink Floyd

Os quasicristais sdo materiais que chamam muita atengao por suas propriedades pe-
culiares, pois acreditou-se por muito tempo que arranjos nao peridodicos em duas dimensoes
nao poderiam existir na natureza. Essa crenca foi desafiada quando Roger Penrose propos
um conceito revoluciondrio para a criacdo de padroes nao peridédicos, resultando no famoso
Ladrilho de Penrose. A elaboracao de arranjos nao periddicos em duas dimensoes representa
uma quebra com a ideia tradicional de estruturas cristalinas regulares e repetitivas.

No contexto do Ladrilho de Penrose, as propriedades magnéticas também tém sido
alvo de estudos. Modelos como o de spins de Heisenberg sao utilizados para entender como
os momentos magnéticos se comportam nesse sistema complexo [42].

Os ladrilhos de Penrose existem de diversas formas distintas. Atualmente as prin-
cipais formas de se construir um ladrilho de Penrose consistem em agrupar, seguindo
regras especificas, um conjunto de pipas e dardos (Kite and Dart) ou de dois losangos
(Rombus) diferentes. Bhat et al. [43] construiram redes de Permalloy baseadas na forma
kite and dart, onde os elementos magnéticos estao conectados formando uma rede continua.
Essas redes foram investigadas usando sondas macroscopicas de magnetometria SQUID e
FMR, revelando campos bem definidos e uma estrutura de modos. A imagem magnética
desses padroes revelou subredes ordenadas e frustradas espacialmente distintas, além de
reversao por meio de vortices, formando estados transitorios metaestaveis. Os dados de
magnetizagao estatica e dindmica foram simulados usando o c6digo OOMMF. Foram
estudadas amostras de gelos de spin artificiais quasicristalinos de diferentes geracoes °.
Os dados experimentais e de simulacao mostram a presenca de anomalias nos graficos de
magnetizagao em funcao do campo magnético, conhecidas como "knees”.

A presenga e caracteristicas desses knees dependem da geracao (tamanho) das
amostras e da temperatura. Mapas de magnetizagao simulados mostram que esses knees
estao associados a reversoes abruptas de subconjuntos de segmentos dos gelos de spin

artificiais.

®  Nos métodos de construcio do ladrilho de Penrose baseados em inflagio/deflacio, um sistema inicial vai

sendo subdividido em estruturas menores. Cada vez que o processo de subdivisao é realizado, dizemos
que uma nova geragao foi obtida. Essencialmente, quanto mais geracoes obtemos, maior serd o sistema.
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Figura 18 — (a) Magnetizacdo MX horizontal em corrente continua normalizada para o
valor de saturacao MS em fung¢ao do campo magnético H aplicado para as
amostras [11130C (8% geragao), I11133C (12* geragao) e II1133E (3* geragao) a
uma temperatura T = 310 K. (b) MX=MS para a amostra [I1134E em funcao
de H para T = 310 e 5 K, comparada com a magnetizacao simulada (linha
preta) a T = 0 K. Os "knees'na curva simulada M(H) sdo indicados por setas.
Retirado de: [43]

Outro ponto relevante nas pesquisas sobre GSA no ladrilho de Penrose é a com-
preensao das propriedades emergentes desses sistemas interagentes. Dong Shi et al. [44]
também estudaram um GSA no ladrilho de Penrose. Ao contrario do sistema abordado por
Bhat et al. [43], eles consideraram uma estrutura composta apenas por losangos. Uma dife-
renca consideravel neste caso é que todas as arestas do ladrilho considerado tem o mesmo
comprimento, o que permitiu construir uma rede com nanoilhas nao conectadas de mesmo
tamanho. Desta forma, todas as nanoilhas tem a mesma temperatura paramagnética de

bloqueio, o que é importante para definir um protocolo simples de recristalizacao térmica.

Essa configuragao apresenta uma estrutura esquelética quasi-unidimensional que
abrange todo o ladrilho e exibe ordem de longo alcance. Além disso, eles indentificaram
grupos de spins que podem mudar de orientagao a um custo energético infimo, gerando
uma degenerescéncia macroscopica. Por meio de microscopia de forca magnética, os
pesquisadores observaram ainda a formacao de "superdominios" num GSA no ladrillho de
Penrose. A figura (20) representa o sistema estudado em [44] e os sete diferentes tipos de

vértices presentes.
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Figura 19 — Padrao do tipo P3. Cada tipo de vértice dentro dele possui uma geometria e
nimero de coordenagao distintos. Retirado de: [44]

O fato de as ilhas nao estarem conectadas permite ajustar a forca de acoplamento
variando o espacamento entre elas. Foram determinadas configuracoes de energia mais
baixa baseadas em interacoes de vizinhos mais préximos, nas quais os spins se separam
em dois grupos. Uma estrutura esquelética atravessa a rede de Penrose, formando uma
estrutura com um estado fundamental tinico (a menos uma inversao global dos spins). E
uma estrutura envolve grupos de spins que levam a degenerescéncia macroscopica.

No trabalho de Dong Shi trés protocolos diferentes para termalizar esse sistema
sao analisados: recristalizacao térmica durante a fabricacao para produzir um estado ter-
malizado logo apds o crescimento, desmagnetizagao de corrente alternada e recristalizacao
térmica. Uma termalizacao efetiva leva a superdominios dentro da estrutura esquelética
separados por paredes semelhantes ao modelo de Ising. Os superdominios sao maiores em
uma amostra recristalizada com forte acoplamento entre as ilhas. Porém, nao vamos nos

ater a tal informacao.

4.1 Estudo do Estado Fundamental

A configuracao magnética do GSA no ladrilho de Penrose considerado por Dong Shi
et al. [44] segue uma regra similar ao gelos de spin do padrao quadrado e kagome, ou seja,
os spins de cada vértice apontam para dentro e para fora alternadamente para minimizar

a energia total. Em alguns vértices, a incapacidade de satisfazer essa regra alternada,



Capitulo 4. GSA no Ladrilho de Penrose 45

combinada com os angulos desiguais entre os spins vizinhos, gera uma degenerescéncia
no nivel dos vértices. Uma caracteristica notavel é que essa degenerescéncia pode ser
suprimida ou surgir quando os vértices sao excitados para o préximo nivel de energia.

Apés determinar os estados de menor energia dos vértices individuais, eles foram
unidos para formar o arranjo completo de Penrose usando um processo de etapas logicas.
A ideia é que o padrao de Penrose pode ser construido a partir de decdgonos, embora o
estudo utilize um conjunto diferente de decagonos menores. Primeiro, os vértices foram
unidos para formar dois tipos diferentes de decadgonos, que foram entao combinados para
formar o padrdo completo mostrado na figura (20).

Enquanto algumas degenerescéncias no nivel dos vértices sao levantadas, novas
degenerescéncias surgem. Devido ao grau diferente de degenerescéncia de diferentes tipos
de vértices, alguns spins que possuem degenerescéncia dupla no nivel do vértice levantarao
suas degenerescéncias quando conectados juntos e formarao uma estrutura rigida que se
estende por todo o arranjo. Essa estrutura é chamada de "esqueleto” e é representada
pelos spins em preto na figura (20). O esqueleto possui um estado fundamental tinico (com
simetria de inversdo), o que significa que possui ordem de longo alcance no sentido de que
especificar a direcdo de um tnico spin é suficiente para determinar toda a sua configuracao
de estado fundamental.

As lacunas dentro do esqueleto sdo ocupadas por grupos de spins que podem ser
"virados" como um grupo sem alterar a energia do arranjo como um todo na aproximacao
de interagoes apenas entre vizinhos mais proximos considerada no trabalho. Esses grupos
sdo mostrados como setas vermelhas ou azuis na figura (20) e correspondem aos vértices
dos tipos V, VI e VII. Os grupos de spins marcados em vermelho cercam vértices do tipo VI
ou VII e possuem duas configuracoes degeneradas e reversas. Os grupos marcados em azul
cercam vértices do tipo V, que tém uma simetria de rotacao quintupla. Como resultado, a
configuracao dos spins também tem uma degenerescéncia de rotagdo quintupla, onde cada
configuracao possui uma parceira degenerada e reversa. Espera-se que esses spins viraveis
sejam muito mais suscetiveis a flutuacdes térmicas do que aqueles no esqueleto. O fato
de esses grupos nao participarem do esqueleto de ordem de longo alcance significa que o

quasicristal magnético artificial como um todo possui degenerescéncia macroscopica.

4.1.1 Estudos dos Vértices

Ainda considerando os estudos feitos por Dong Shi et al. [44] as distribui¢oes
dos diferentes tipos de vértices observadas experimentalmente foram comparadas com
os resultados das simula¢oes de Monte Carlo. Houve uma concordancia geral entre os
resultados experimentais para os estados termicamente recristalizados e os resultados das

simulacoes de Monte Carlo, o que é considerado como uma evidéncia adicional de que
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os estados recristalizados ¢ estdo bem termalizados. No entanto, o estado de crescimento
apresentou ma termalizacao. O grau de correlagdo entre as ocupagoes dos niveis de energia
nos estados termalizados observados e simulados foi quantificado determinando o valor
ajustado de R2, que foi de apenas 0,68 para o estado de crescimento, mas de até 0,97 para
o estado termicamente recristalizado. Uma caracteristica que surge para os vértices do tipo
IT e tipo VII segundo [44] nos estados termalizados é que mais vértices sdo encontrados no
primeiro estado excitado E2, em vez do nivel de energia do vértice mais baixo E1. Isso
ocorre nao apenas nos dados experimentais termicamente recristalizados, mas também
nas simulagoes. Estes resultados sdo apresentados na figura (21).

Para os vértices do tipo II, essa caracteristica pode ser explicada pelo fato de que
ter todos os vértices no estado de energia mais baixo nao pode ser acomodado pelo estado
fundamental do padrao como um todo devido a frustracao emergente. No entanto, esse
argumento nao se aplica aos vértices do tipo VII. Para entender o que ocorre [44] calcula

uma estimativa da temperatura de bloqueio (TB) 7 para as nano-ilhas, usando a expressdo:

KbTbln<i7:> = ;MOME(TB)DV (4.1)
onde t,, é o tempo de medicao, ty é o tempo de tentativa que é assumido com um valor
tipico de 107 s, yo é a permeabilidade do espaco livre, M, é a magnetizacio de saturacao,
D representa o fator de desmagnetizacao de uma ilha, e V é o volume médio das ilhas.
Através dessa estimativa, os vértices do tipo VII tém uma temperatura de bloqueio
mais baixa em comparacao aos vértices do tipo II. Isso significa que, para os vértices do
tipo VII, o estado E2 pode ser mais facilmente alcancado em comparagao com o estado de
menor energia E1, devido a temperatura mais baixa em que o estado E1 se torna acessivel.
Assim, ha mais vértices do tipo VII no estado E2 o que é consistente com os resultados

das simulacoes de Monte Carlo.

6 A recristalizacdo ocorre quando o sistema é aquecido ou resfriado através de sua temperatura de

bloqueio. Quando um gelo de spin é aquecido acima de sua temperatura de bloqueio, os spins magnéticos
comecam a se desordenar, perdendo sua orientacao magnética global. De forma diferente, quando o
gelo de spin é resfriado abaixo de sua temperatura de bloqueio, os spins magnéticos comegcam a se
ordenar e a exibir uma orientacdo magnética global.

A temperatura de bloqueio é a temperatura abaixo da qual a ordem magnética emerge no gelo de spin.
A uma temperatura acima da temperatura de bloqueio, os spins magnéticos estao desordenados e nao
mostram um alinhamento magnético global significativo. A medida que a temperatura diminui e se
aproxima da temperatura de bloqueio, os spins come¢am a se alinhar e exibir ordem magnética.
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4.1.2 Perspectivas no estudo dos GSA no ladrilho de Penrose

A conexao entre geometria e frustragao limita a maneira de como se pode projetar
novas redes para estudar a frustragdo. No entanto, é possivel contornar essa limitagao indo
além de sistemas em que a frustracdo é o resultado de interacoes em pares e, em vez disso,
localizar a frustragdo nos préprios vértices. Uma forma de alcangar isso é em sistemas
de coordenacao mista, onde os diferentes tipos de vértices tém configuracoes de baixa
energia bem definidas, mas estao dispostos de tal forma que nem todos os vértices podem
assumir sua configuracdo de menor energia. Esses vértices insatisfeitos fornecem excitagoes
topologicamente protegidas acima do estado fundamental e, em geometrias apropriadas, a
degenerescéncia da alocacao desses vértices cresce exponencialmente com o tamanho do
sistema, levando a um conjunto degenerado de baixa energia.

Embora o estado fundamental do padrao de Penrose tenha sido previsto vide figura
(20), é necessario realizar validagdo experimental para confirmar sua validade de acordo
com [44]. Apesar do estudo de Dong Shi elucidar muitas caracteristicas do sistema ele
nao fornece uma compreensao mais aprofundada das propriedades termodinamicas e das
possiveis fases apresentadas. Optamos entao por estudar a termodinamica de um ladrilho
de Penrose seguindo o procedimento delineado no apéndice A.

Como descrito no Capitulo 2, usamos durante o processo de estudo das propriedades
termodinamicas apenas as interagoes dipolares entre dipolos pontuais com longo alcance.

A diante seguem os resultados das simulacoes.
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Figura 20 — (a) As configuragoes de menor energia (nivel 1) e segunda menor energia (nivel
2) para cada tipo de vértice isoladamente sdo mostradas. As setas vermelhas
de duas pontas denotam que os momentos podem apontar para qualquer uma
das duas dire¢oes sem alterar a energia total do vértice. (b) Uma configuragao
de baixa energia de todo o padrao de Penrose é mostrada, construida juntando
os vértices em decagonos e, em seguida, combinando os decagonos. As setas
pretas representam o esqueleto magneticamente rigido, que possui um estado
fundamental Unico. As setas vermelhas e azuis representam grupos viraveis
que tém configuragoes degeneradas dentro do arranjo: degeneracao de duas
diregbes para vermelho e degeneracao de dez dire¢oes para azul. Os circulos
laranjas representam os vértices do tipo II que podem ser forcados a sair de seu
estado fundamental no nivel do vértice devido a frustracao emergente induzida
topologicamente. Os circulos preenchidos indicam uma possivel configuragao
de vértices excitados; os circulos abertos sao aqueles que permaneceram em
seu estado fundamental no nivel do vértice neste caso particular. Retirado
de: [44]
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Figura 21 — (a) Populagoes para cada tipo de vértice para o estado termicamente tratado.
(b) Simulagao de Monte Carlo (c) e o estado ndo termicamente tratado sdo
representadas em graficos de colunas. As populac¢oes experimentais para o
caso termicamente tratado se assemelham fortemente aos resultados bem
termalizados da simula¢do de Monte Carlo. Retirado de: [44]
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Para a andlise das propriedades termodinamicas do Ladrilho de Penrose, foram
calculadas varias grandezas por meio de simulagoes. Agora apresentaremos os resultados
obtidos para a condicdo de contorno aberta. Assim como uma apresentacao breve da

populagdo dos rombos a medida que a temperatura do sistema aumenta.

5.1 Propriedades Termodinamicas

As principais grandezas calculadas foram:

1. Energia: A energia do sistema é calculada como a soma das interacoes entre os
momentos magnéticos dos spins, levando em consideragao as interacoes dipolares
entre spins vizinhos. A energia é calculada a cada passo de Monte Carlo e usada

para analise das propriedades termodinamicas.
2. Magnetizacao: A magnetizacdo mede a tendéncia dos spins de se alinharem.

3. Calor especifico: O calor especifico é uma medida da capacidade do sistema de

absorver energia térmica.

4. Susceptibilidade magnética: A susceptibilidade magnética é uma medida da resposta

do sistema a um campo magnético externo.

Essas propriedades termodinamicas sao calculadas em cada etapa do algoritmo
de Monte Carlo, permitindo a analise e o acompanhamento das mudancas no sistema a
medida que a temperatura é reduzida. A obtencao de médias ao longo do tempo permite
uma avaliagdo estatisticamente significativa das propriedades termodindmicas do sistema

de ladrilho de Penrose. Matematicamente, as propriedades sao expressas por:
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e Energia por spin:

i -
o Magnetizacao:
1 N 2 N 2
M=% (ZS””) +<ZS§’> (5.2)
o Calor Especifico:
(H?) — (H)*
C= NE,T? (5.3)
» Susceptibilidade Magnética:
M?) — (M)*
XM = < ]\>7Kb<T ) (5.4)

onde N é o niimero total de spins da rede.

5.1.1 Condicoes de Contorno Abertas

A condicao de contorno aberta em um sistema significa que o sistema possui uma
certa finitude ou restricdo em termos espaciais ou de variaveis especificas. Isso pode se
referir a uma regiao interna do sistema ou a um conjunto especifico de variaveis. No
entanto, é importante ter cuidado ao considerar sistemas pequenos com condigoes de
contorno abertas, pois as interagoes na borda do sistema podem ter um papel muito
relevante nas propriedades do sistema, o que nao é desejavel se estamos interessados no
limite termodinamico.

Em sistemas muito pequenos, a relagao entre a borda e o volume do sistema bulk
pode ser significativa, como discutido por Hill [45]. Nesses casos, a borda do sistema é
relevante e pode afetar os resultados. Para mitigar os possiveis efeitos de borda, uma
alternativa é utilizar condi¢oes de contorno peridédicas, onde as bordas sao tratadas como
ambiguas, ou seja, onde uma borda termina, outra comeca. Isso ajuda a eliminar os
efeitos de borda e torna as propriedades do sistema mais representativas do interior,
minimizando possiveis artefatos decorrentes das condig¢oes de contorno abertas. No entanto,
¢é importante notar que a escolha entre condi¢oes de contorno abertas ou periédicas depende
das caracteristicas especificas do sistema em estudo e dos objetivos da andalise. No presente
trabalho, o sistema a ser analisado nao possui simetria translacional, de forma que o uso
de condigoes de contorno fechadas nao é factivel. Optamos, entao, pelo uso de condicoes

de contorno abertas mesmo estando cientes dos possiveis efeitos indesejados.

5.1.2 As Simulacdes

Para simular o ladrilho de Penrose, escrevemos um programa em linguagem Fortran

que aplica o algoritmo de Metropolis e o Principio de Worm. O programa inicia o sistema
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de forma aleatéria, posicionando cada spin de acordo com o tamanho do sistema e as
subdivisoes realizadas (conforme detalhado no Apéndice A). A temperatura T é definida
inicialmente para conduzir a simulacdo. A sequéncia de passos de Monte Carlo utiliza
portanto todos os métodos descritos no Capitulo 3.

Quando a temperatura é muito alta (8 < 0.02), o programa realiza apenas um passo
de Metropolis. Essa abordagem pode ser mais eficiente em regimes de alta temperatura,
onde o Principio de Worm nao é tao relevante. Por outro lado, quando a temperatura é
baixa (5 > 0.02), o programa executa um passo de Metropolis, seguido de dois passos
de Worm pois nessa situagao esperamos que o Worm seja mais relevante. Essa escolha é
corroborada ao observar a taxa de aceitacao de cada umas dessas heuristicas e identificamos
em quais condigoes cada algoritmo se destaca. Uma alta taxa de aceitagao pode indicar que
o algoritmo é mais eficiente em explorar o espago de configuragao e encontrar estados de
menor energia. Por outro lado, uma baixa taxa de aceitacao pode sugerir que o algoritmo

estd encontrando mais resisténcia ao tentar realizar mudancas de configuragao.
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Figura 22 — Aceitacao do SSF e Worm no ladrilho de Penrose.

O método de termalizagao utilizado é essencial para garantir que o sistema atinja um
estado de equilibrio térmico antes de comecar a coletar dados para o calculo das médias.
Ao submeter o sistema a uma determinada temperatura, aguardamos um tempo de
termalizacao de ~ 103 passos, garantindo assim que o sistema possa relaxar e alcancar uma
estimativa adequada. Porém, é compreensivel que, em algumas situagoes, seja necessario
ajustar o nimero de passos de Monte Carlo (MCS) devido a restrigdes de tempo e custo
computacional. A execuc¢ao de simulagoes com um grande nimero de passos MCS pode
ser demorada e exigir recursos computacionais consideraveis, especialmente para redes de
maior geracao. Ao realizar simulagoes para redes de 5% e 7 geragao, a redugao do nimero
de passos MCS para ~ 10* ¢ uma abordagem valida para otimizar o tempo e os recursos.
Ainda assim, é importante notar que a termalizacao foi mantida na mesma escala, o que
garante que o sistema tenha tempo suficiente para atingir um estado de equilibrio térmico

antes da coleta de dados.
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Figura 23 — Distribuicao inicial dos vértices na 3°, 5° e 7° geragoes do ladrilho de Penrose,
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respectivamente. A distribuicao inicial dos vértices em cada geragao contribui
para a formacao das estruturas quasicristalinas.

5.1.3 Resultados Preliminares usando o Single Spin Flip + Worm

O procedimento simulacional inicial consistiu em realizar um "annealing térmico”

(resfriamento térmico). Nesse processo, o ladrilho de Penrose foi submetido a uma redu-

¢ao gradual da temperatura, buscando encontrar o estado fundamental do sistema. O

annealing térmico comegou com uma temperatura inicial T; = 300.0 D/K,. A partir dai,

a temperatura das amostras foi reduzida exponencialmente com um fator de 80%, ou
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seja, fizemos T,, + 1 = 0.80 x T,,, até chegar a uma temperatura final 7y = 0.01 D/K,.
Nesse ponto, a aceitacdo de qualquer passo de Monte Carlo tentado se torna altamente
improvavel, indicando que o sistema atingiu um estado de baixa energia, ou seja, o estado
fundamental.

Essas amostras serao usadas como pontos de partida para a realizacao de simulagoes
adicionais em temperaturas especificas, permitindo a analise de propriedades termodi-
namicas e comportamentos do sistema em diferentes regimes térmicos. Como se segue
nas figuras (24) e (25) mostramos os resultados obtidos para energia, calor especifico,

magnetizacao e susceptibilidade magnética, respectivamente.
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Figura 24 — Resultado da energia média por spins (nanoilha) e calor especifico em fungao
da temperatura definida nos protocolos de simulagao.
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Figura 25 — Resultado da magnetizacao e susceptibilidade magnética em funcao da tempe-
ratura definida nos protocolos de simulacao.

Como pode ser observado, o comportamento da energia ¢ monotonicamente cres-

cente, como esperado.

O calor especifico, apresenta um comportamento rico. Para a rede com 3 geracoes
observamos que para temepraturas entre 1072 e 1 h4 um pequeno pico, mas nao hé indicios
nesse momento que ele possa estar relacionado a uma transicao de fase. Ha ainda outros
dois picos, um para T ~ 8D /K, e outro em T ~ 20D/K,. Ao aumentar o tamanho do

sistema os picos se deslocam para temperaturas menores e ha indicios que eles tendem a

se juntar, provavelmente indicando a presenca de uma tnica transi¢do no limite termodi-

namico.
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A magnetizacao do sistema se mantém baixa em todas as temperaturas analisadas,
o que confere pouca seguranca aos dados de susceptibilidade, especialmente para redes
com geragoes maiores.

Durante as simulagoes, analisamos também o valor total da carga magnética no
sistema. No entanto, observamos que ao utilizar as condigdes de contorno abertas: a carga
magnética manteve em um valor muito préximo de zero para todas as temperaturas
estudadas. Embora tenhamos obtido resultados consistentes com a conservacao da carga,
optamos por nao incluir o grafico no trabalho.

Ao término das simulagoes realizadas em Fortran, tivemos a oportunidade de visu-
alizar a configuragao final do ladrilho de Penrose através do OVITO (Open Visualization
Tool). Além disso, a visualizagdo no OVITO facilita a comparacao e a interpretagao dos
resultados obtidos, permitindo uma validagdo mais eficiente de nossos dados. A seguir, na

figura (26) apresentamos o resultado final.
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Figura 26 — Resultado final dos ladrilhos de Penrose da 3° geragdo (menor) e 5° geragao

(maior).

5.2 Rombos

Os rombos no ladrilho de Penrose consistem em uma série de losangos e formas

geométricas interconectadas, de forma que, os padroes se estendem indefinidamente sem

uma forma aparente. O ladrilhamento é composto por dois tipos de losangos: "fat rhombi”

e "thin rhombi". O plano é coberto de forma aperiddica, apresentando uma caracteristica

trias rotacionais presentes nos

, que sao sime

peculiar de simetria "five-fold" ou "ten-fold'

padroes do ladrilho. As configuragoes podem ser agrupadas em 4 tipos de acordo com suas

energias, conforme indicado na figura (27):
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Figura 27 — O rombo 5 forma um loop e possui a menor energia entre os rhombus mencio-
nados. O rombo 6 apresenta momentos magnéticos espelhados. O rombo 7 é
obtido ao inverter apenas um elemento do losango. Ja o rombo 1 apresenta
pares de alinhamento cabega-cabeca e cauda-cauda, e possui a maior energia
entre os rhombus citados anteriormente.

Analisamos também a populacgao dos losangos no ladrilho de Penrose com a variagao
da temperatura e usando a mesma ideia implementada por [44] a partir das energias
que cada rombo apresenta. A populacdo dos rombos refere-se a frequéncia com que
cada uma das diferentes topologias mostradas na figura (28) aparecem na estrutura do
material. Observamos que, a medida que a temperatura aumenta, ha um rearranjo na
distribuicao dos rombos, o que sugere uma alteracao na estrutura do sistema em resposta
ao aumento de energia térmica. Essa mudanca na populacao de rombos pode fornecer
informacgoes importantes sobre as propriedades termodinamicas, como transicoes de fase e

comportamento em diferentes regimes de temperatura.
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Figura 28 — A populagao dos diferentes rombos pode ser analisada em fungao da confi-
guracdo de energia e da temperatura. E evidente que, no estado inicial, os
rombos com energia zero (representados pelos pontos verdes) sdo mais nume-
rosos, porém, a medida que a temperatura aumenta, sua presenca diminui

gradualmente.
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Figura 29 — A populagao dos diferentes rombos pode ser analisada em fung¢do da con-
figuracdo de energia e da temperatura. E evidente que, no estado inicial,
os rombos com energia zero (representados pelos pontos verdes) sdo mais
numerosos novamente, porém, a medida que a temperatura aumenta, sua
presenca diminui gradualmente.
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6 Conclusao

It took so long, to realize

And I can still hear her last
goodbyes

Now all my days, are filled with
tears

Wish I could go back, and

change these years

Changes - Black Sabbath

Conforme a proposta inicial deste trabalho, estudamos os GSA’s no ladrilho de
Penrose e buscamos entender as principais propriedades termodinamicas. Os resultados
obtidos se mostraram interessantes e apresentaram comportamentos peculiares nao inicial-
mente estudados por Dong Shi et al. [44] (Propriedades Termodindmicas e a Distribuigao
de Rombos por Energia). Mais especificamente, o comportamento do calor especifico do
sistema se mostrou rico indicando a possivel presenca de fases intermediarias.

Com o crescimento do niimero de spins em cada sistema, o tempo computacional
¢ cada vez maior e programas mais pesados se tornam uma realidade inescapavel. Essa
situacao representa um desafio significativo no contexto da codificacao e simulagao de
sistemas complexos.

Devido ao pouco tempo disponivel no mestrado e as dificuldades encontradas para
implementar o programa, principalmente o Worm, nao foi possivel fazer uma analise
mais detalhada do sistema. Esta andlise serd tema para trabalhos futuros. E importante
ressaltar, que os programas utilizados neste trabalho forma desenvolvidos pelo autor.

A persisténcia de um padrao intrigante nas simulagoes de calor especifico por
geracao indica que esse fendmeno pode ser uma caracteristica interessante e robusta do
sistema do ladrilho de Penrose. Isso reforca a relevancia de continuar investigando a
termodinamica do GSA no ladrilho de Penrose, pois esses comportamentos incomuns
podem fornecer insights valiosos sobre as propriedades fisicas desse sistema.

Como perspectivas futuras, pode-se estudar nesta mesma geometria as possiveis
transi¢oes de fase. Utilizando, por exemplo, os zeros da func¢ao geradora de momentos [46]
esta analise pode auxiliar na compreensao das propriedades termodinamicas do GSA no
ladrilho de Penrose e fornecer informagoes valiosas sobre a presenca de fases ordenadas e

desordenadas, bem como a natureza dessas transigoes.
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APENDICE A - Procedimento de

Construcao do Ladrilho de Penrose

O padrao aperidodico ndao exibe uma ordem de longo alcance, onde a posicao
de cada sitio pode ser determinada se o elemento inicial for conhecido. No entanto, o
unico artefato matematico que permite abordar esse padrao é a cadeia de Fibonacci no
caso unidimensional. Além disso, nao ha outras abordagens para representar padroes
aperiédicos.

Existem varios métodos para gerar o padrao de Penrose. Um deles é o método da
autossemelhanca, que gera um grande padrao de azulejos a partir de uma pequena célula da
rede. Outro método é conhecido como o método de inflagdo/deflagido. Um terceiro método,
proposto por Brujin [47], envolve cortes especificos em uma rede ctibica de baixa dimensao,
conhecido como método de corte e projecao. Ao longo do tempo, uma série de outros

métodos foram desenvolvidos, permitindo a codificagdo do padrao de Penrose [48] [49] [50].

A.1 Ladrilho de Penrose

O algoritmo utilizado neste trabalho para criar ladrilho de Penrose se baseia no
método de inflagao/deflagao e envolve uma lista de triangulos isésceles que sdo separados
por cores vermelha e azul. A diferenga principal estd na angulagao dos triangulos: um

possui um angulo de 36° e o outro possui um angulo de 108°.

A

36° ' 108°

B Cc

Figura 30 — Dois tipos de triangulos utilizados no método de inflagao/deflagao.

Na linguagem Python, os triangulos do ladrilho de Penrose podem ser representados
como tuplas no formato (cor, A, B, C), onde cada elemento da tupla possui as seguintes

caracteristicas:

e Cor: 0 indica um triangulo de 36° e 1 um tridngulo de 108°.

o A, B, C: fornece as coordenadas dos vértices indexadas a partir de nimeros complexos.

A componente x é a coordenada real e a coordenada y a imaginaria.
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Ao fim, o método permite uma conexao de tridngulos de mesma angulagao e se

formam os losangos que compde o ladrilho de Penrose.

Figura 31 — unc¢ao de dois tridngulos azuis formando um "fat rhombi".

Dessa forma, cada triangulo é definido pelas suas coordenadas e pela cor associada
a ele. Essas informacoes permitem a construgao e a manipulacao do ladrilho de Penrose
em Python.

A subdivisao dos tridngulos do ladrilho de Penrose pode ser realizada de acordo
com a propor¢ao aurea. A seguir, apresento o esquema de subdivisao para cada tipo de

triangulo:

1. Tridngulo Vermelho:
Subdivisao: O triangulo vermelho pode ser subdividido em dois tridngulos menores,
um vermelho e um azul.
Proporgao: A subdivisao ocorre de forma que o lado menor do tridngulo vermelhoseja

dividido na razao durea (aproximadamente 0.618) em relagao ao lado maior.

2. Triangulo Azul:
Subdivisao: O tridngulo azul pode ser subdividido em trés tridngulos menores, dois
azuis e um vermelho.
Proporcao: A subdivisao ocorre de forma que os lados menores do triangulo azul

sejam divididos na razao durea (aproximadamente 0.618) em relacdo ao lado maior.

E possivel obter o padrdao de Penrose a partir de um padréo inicial circular e
realizando as subdivisoes adequadas nos triangulos. Essa abordagem ¢é conhecida como
"método de inflagao/deflagao".

Inicialmente, parte-se de um padrao circular que contém os tridngulos iniciais
necessarios para construir o ladrilho de Penrose. Em seguida, aplica-se a subdivisao nos
triangulos conforme as regras estabelecidas para cada tipo de triangulo, como mencionado
anteriormente. Repetindo esse processo de subdivisao varias vezes, o padrao de Penrose
comeca a surgir gradualmente. Através desse método, é possivel gerar ladrilhos de Pen-
rose com diferentes niveis de detalhamento e complexidade. Quanto maior o nimero de

subdivisoes realizadas, mais detalhado e preciso serd o padrao final.
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Figura 32 — Subdivisao dos tipos de triangulo.

Figura 33 — Observa-se que para cada ladrilho diferente do primeiro uma copia invertida
aparece & direita. As marcagoes amarelas demonstram a afirmacao.
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Figura 34 — Ladrilho de Penrose - na imagem em questao cada seta representa um spin. A
rede ¢ constituida bascimente por nanoilhas alongadas e bidimensionais, cada
nanoilha é tratada como um spin tipo Ising Wysin et al. [51].



